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論文内容の要旨

燃料電池の燃料となる水素は、次世代のクリーンなエネルギーとして各分野から注目を集めているが、現時点では

コストの問題からその実用的な製造法は確立されていな L、そこで本研究では、太陽光を利用した水素生産システム

の構築を目指して、光合成細菌を利用した生物学的な光水素生産システムについて検討を行った。

水素生産の原料には微細藻のバイオマスを利用した。微細藻類は高い二酸化炭素固定能を有するため、工業施設な

どの排ガス中に含まれる二酸化炭素の固定媒体としての利用が検討されている。そこで本研究では、バイオマスの細

胞内に蓄積したデンプンを水素へと再資源化することを試みた。しかし、光合成細菌は太陽光を利用して水素生産を

行える利点はあるが、一般に水素生産基質として有機酸や単糖を利用するが、デンプンなどの高分子を利用できなし、。

そのため、藻体デンプンから直接水素を生産するためには、デンプンをいったん有機酸へと変換する過程が必要であ

る。そこで、光合成細菌の水素生産基質として優れた乳酸を中間体として、藻体デンプンから直接水素を生産するこ

とを目的に、光合成細菌P内hOlωhi山111Jl1I川yη1αω肝仰r吋'i山Il川UlI1仰m A-5印01 と乳酸菌Iμ11Cω附正Cl凶.γ刀10必Jb釘仰tα仰lCωCυ、ぜi川III川t“5ιωtυ川11川J

築を検討したo

D. tertio!ecta 由来のバイオマスを原料に、混合培養系による水素生産を行った結果、藻体デンプンはほとんど消費

され水素へと変換された。これまでにも混合培養系を利用した水素生産システムについては幾つかの研究例があり、

これらのシステムを利用した基質から水素への変換率は50--60% と報告されている。しかしこれらのシステムでは、

構成微生物が基質として利用しやすい精製したセルロースや標品デンプン、グルコースなどを原料としているのに対

し、今回用いた混合培養系では無処理の藻体バイオマスを直接原料として、 60% と先のシステムと比較して同等もし

くはそれ以上の変換率を得ることに成功した。

また、 L. wl!"lo \，()l1lsによる発酵液上清を中和処理した後に水素生産基質として添加した結果、 R. l1larilllllll A-501 に

よる水素生産を触媒するニトロゲナーゼ (N2ase) 活性は、乳酸培地を用いた場合と比較してより高い活性が得られ

た。同様の促進効果は、藻体バイオマスの細胞破砕液からデンプンを含む固形成分を除いた上清(以下、藻体抽出液

と表記)を乳酸培地に添加した場合にも認められた。この結果、 R. lI111rilllll1l A-501におけるN2ase 活性の増大は、こ

れらの藻体バイオマスの細胞内に元来存在する成分による作用であることが明らかとなった。

そこで次に、この藻体抽出液の添加による水素生産促進効果を、基質代謝に与える影響から解析することを試みた。

乳酸培地に藻体抽出液を添加した場合の水素生産を調べた結果、藻体抽出液の添加によってグルタミン酸及び乳酸の
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取り込み速度、増殖速度、ならびに水素生産速度のすべてが増大した。この水素生産に対する促進効果を解析するた

め、 R. marinum A-501の水素生産モデルの作成を試み、基質代謝および水素生産に対する影響を考察した。さらに、

モデルから得た情報をから藻体抽出液の添加が乳酸消費の振り分けに与える影響をまとめた結果、細胞の増殖分とし

て消費された乳酸の量には変動がなかった。これに対し、水素へと変換された乳酸の割合は藻体抽出液の添加によっ

て28%から48%へと増加した。これは、乳酸代謝における還元力への振り分けが増大した可能性を示唆しているo そ

こで、作成したモデルを利用して、 N2ase 活性を本来の1.5倍に増大させた場合の水素生産を予測したが、水素生産

に対する影響はほとんど認められなかった。そこで次に、乳酸から還元力への変換効率を本来の0.8から1.0に増加さ

せた結果、乳酸から水素への変換率は増加を示した。以上の結果より、 R. marinum A-501による水素生産の律速段階

は乳酸代謝による還元力の生成過程であり、藻体抽出液はこの律速を解除もしくは緩和させることで、水素生産に必

要な還元力の供給を促進している可能性が示唆された。

水素生産モデルを利用した解析により、藻体抽出液の添加が乳酸異化代謝による還元力の供給量を増大させる可能

性が示されたが、水素生産に必要な ATP は光合成による光リン酸化により供給されることが知られているo そこで

次に、この現象の生理学的な意味と作用機序を考察するため、光合成に与える影響を検討した。実験の結果、藻体抽

出液の添加はN2ase 活性を増大させると共に、細胞内の ATP 含量を増加させることが明らかとなった。さらに、細

胞内の色素含量を測定した結果、藻体抽出液の添加によってR. marinum A-501のバクテリオクロロフィルおよびカロ

チノイド含量が増加していることが明らかとなった。両色素は共に光合成細菌の光合成器官における光捕集系の重要

な構成成分であるため、これらの成分含量の増加は光リン酸化による ATP の供給を促進すると共に、潜在的な光エ

ネルギー捕集能力の増加を意味する。そこで次に、本来は330Wjm2の光飽和条件光で行っている実験を80Wjm2の光

制限条件で同様に行い、 N2ase 活性に与える影響を調べた。その結果、光制限条件では光飽和条件と比較して N2ase

活性が低い値となった。しかし、光制限条件における藻体抽出液を添加した場合のN2ase 活性は、添加しなかった場

合よりも高い値を示した。また、この値は藻体抽出液を添加しなかった光飽和条件と同等の値であった。以上の結果

より、藻体抽出液の添加は細胞内の光合成色素含量の増加を介して光エネルギーの捕集能力を増加させ、光の利用効

率を高める作用を示す可能性が示唆された。

光合成細菌における水素生産は、末端酸化系における還元力の処理系としての役割を担っている。また、 N2ase を

介した水素の生成は光合成により供給される ATP の加水分解と共役しているため、光依存的な反応となっているo

このような背景から、藻体抽出液添加により認められた ATP 供給の促進は、基質代謝に始まる末端酸化系の最終段

階におけるN2ase による消費を促進することで、間接的に基質代謝による還元力の生成を促進していると考えられる。

これまでにもモデル化合物を基質とした水素生産は数多く報告されているが、バイオマスを原料とした研究例はほ

とんどな L、。本研究によりバイオマスから水素を生産できることを証明したことは、光合成細菌による水素生産の実

用化に向けて、非常に重要な意味を持つと言えるo また藻体抽出液の添加によって、光利用効率の上昇を介して基質

代謝が促進される可能性を示した。データは示していないが、この促進効果は他の光合成細菌による水素生産におい

ても確認された。これらの結果はバイオマスの水素生産原料としての有用性を立証するだけでなく、未だ不明な点の

多い光合成細菌の代謝系を解明していく上で非常に重要な情報となるものと考えられるo

論文審査の結果の要旨

本研究は、微生物機能を応用した環境保全研究の一環であり、光合成細菌を含む微生物混合培養系を使用して微細

藻類バイオマスから水素を生産することを特徴としている。微細藻類の高い二酸化炭素固定能を利用して、地球温暖

化ガスの一つである二酸化炭素を固定・回収することは、地球温暖化対策として有効な手段となる。本研究では、こ

の二酸化炭素固定により生じたバイオマスを生物資源として捉え、水素へと再資源化することを試みているo 光合成

細菌を使用すれば、太陽光を利用して水素を生産することが可能である。しかし、一般に光合成細菌は、糖や有機酸

などの有機化合物を基質として水素を生産するが、藻体バイオマス中の主成分であるデンプンなど高分子化合物を利

用できな L、。本研究は、デンプン資化性の乳酸菌Lactobacillus am\'lovorusと光合成細菌Rhodobillll1 marinul1l との混合培
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養系を構築することで、藻体デンプンから直接水素を生産することに成功した.二酸化炭素の固定により生じる大量

のバイオマスが、水素生産の原料として利用できる可能性を示したことは、実用化に向けて重要な意味をもつもので

ある。

また、原料となる藻体バイオマスの抽出液には、光合成細菌の水素生産を促進する作用があることを明らかにして

いる o さらに、これまでにあまり報告のない光合成細菌の水素生産モデルを作成し、促進効果の定量的な解析に応用

した。その結果、水素生産の律速段階は、光合成細菌の乳酸代謝における還元カの生成過程であり、藻体抽出液の添

加はこの律速を解除ないしは緩和することで、還元力の供給量を増加させている可能性が示された。

以上の結果は、微細藻類バイオマスが水素生産原料として実用的であるとともに、光合成細菌の水素生産を促進す

る付加価値をもたらす優れた基質であることを明らかにしている。環境薬学の観点から、博士(薬学)の学位を授与

するにふさわしいものと考える。

-633-




